Nd-Fe-B系磁石における超微細粉末作製技術の開発 by 中村 通秀
Nd-Fe-B系磁石における超微細粉末作製技術の開発
著者 中村 通秀
号 59
学位授与機関 Tohoku University
学位授与番号 工博第5102号
URL http://hdl.handle.net/10097/62710
          なかむら みちひで 
氏 名          中 村 通 秀 
授 与 学 位          博士（工学） 
学位授与年月日          平成27年3月25日 
学位授与の根拠法規 学位規則第4条第1項 
研究科、専攻の名称 東北大学大学院工学研究科（博士課程）知能デバイス材料学専攻 
学 位 論 文 題 目          Nd-Fe-B系磁石における超微細粉末作製技術の開発 
指 導 教 員 東北大学教授 杉本 諭 
論 文 審 査 委 員          主査 東北大学教授 杉本 諭  東北大学教授 今野 豊彦 
             東北大学教授 高村 仁               
                                       
論 文 内 容 要 旨          
第1章 序論 
最も高い最大エネルギー積を有するNd-Fe-B系磁石は、粉末冶金法により作製される“焼結磁石”と磁石粉末
を樹脂で固化成形することで作製される“ボンド磁石”に大別される。焼結磁石、ボンド磁石ともに磁気特性を
現状よりもさらに向上させるためには、粉末粒径が単磁区粒子径に近いサブマイクロメートル（sub µm）オーダ
ーであり、その表面には逆磁区の発生を抑制して高保磁力の発現に寄与するNdリッチ相が付着したNd-Fe-B系
超微細粉末が必要とされているが、水素解砕法を施したストリップキャスト（SC）合金をヘリウムジェットミル
法により微粉砕するといった既存の粉末作製方法では、その作製が困難だとされている。この理由は原料合金に
おけるNdリッチ相の間隔がマイクロメートル（µm）オーダーであるため、同合金に水素解砕法を施しても、µm
オーダーの間隔でしかクラックが導入されなく、Ndリッチ相が十分に付着した sub µmオーダーのNd-Fe-B系
微粉末が得られないためだと考えられている。したがって、Ndリッチ相の間隔が sub µmオーダーのNd-Fe-B
系合金を作製し、同合金に対して水素解砕法を施せば、sub µm オーダーの間隔でクラックを導入でき、さらに
これをヘリウムジェットミル法によって微粉砕すれば、粉末粒径が sub µmオーダーでNdリッチ相が表面に付
着した超微細粉末の作製が可能と推察される。この原料合金を作製する手法として、本研究では、水素の吸収・
放出反応によって結晶粒微細化を生じさせ、その粒界には Nd リッチ相が形成される HDDR（Hydrogenation- 
Disproportionation-Desorption-Recombination）法に注目した。すなわち、SC合金にHDDR法を施すと、sub 
µmオーダーのNd2Fe14B相の結晶粒界にNdリッチ相が均一に分散した組織を有するNd-Fe-B系合金（HDDR
合金）が得られる。同合金に対して水素解砕後、ヘリウムジェットミル法による微粉砕を行えば、粉末粒径が sub 
µmオーダーかつ、Ndリッチ相が付着した超微細粉末が作製できると考えられる。 
そこで本論文では、HDDR法、水素解砕法、ヘリウムジェットミル法のコンビネーションを利用した新しい粉
末作製方法により、単磁区粒子径に近い sub µmオーダーのNd-Fe-B系超微細粉末の作製が可能であるかを検討
した。また、同超微細粉末の表面にNdリッチ相が付着していれば、熱処理後に高保磁力の発現が期待できる。
そこで、同超微細粉末における磁気特性と組織に及ぼす熱処理の影響について調べた。さらに、同超微細粉末を
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図1 （a）SC合金粉末と（b）HDDR合金粉末（HD処理=900°C）の組織 
利用した焼結磁石とボンド磁石についても検討を行った。本論文はこれらの研究成果についてまとめたものであ
り、全7章からなる。 
 
第2章 Nd-Fe-B系超微細粉末 
本章では、Nd-Fe-B系超微細粉末の作製方法とその開発について述べている。HDDR法は室温で水素解砕法を
施した総希土類元素量（TRE）が 31.0wt.%のSC合金に対して行った。まず、0.1 MPaの水素雰囲気中におい
て 850‐950°C で 60 分間保持することでHydrogenation-Disproportionation（HD）処理を行った。続けてア
ルゴン雰囲気下、800°Cで10分間保持した後、炉内を10 Pa以下まで真空排気して60分間保持し、室温まで冷
却することでDesorption-Recombination（DR）処理を行ってHDDR合金を作製した。さらに同合金に 200°C
で5時間の水素解砕法を施し、ヘリウムジェットミル法により微粉砕することで超微細粉末（HDDR合金粉末）
を作製した。なお、比較のため既存の粉末作製方法による微粉末（SC合金粉末）も作製した。図 1に SC 合金
粉末とHDDR合金粉末（HD処理=900°C）の組織（SE像）を示す。これよりHDDR合金粉末はSC合金粉末
よりも微細であることが分かり、その平均粉末粒径もSC合金粉末が 1.07 µmであるのに対し、HDDR合金粉
末では 0.33‐0.47 µmであった。したがって、HDDR法、水素解砕法、ヘリウムジェットミル法のコンビネー
ションを利用した新しい粉末作製方法により、これまで作製が困難とされてきた sub µmオーダーのNd-Fe-B系
超微細粉末の作製が可能であると言える。 
 
第3章 Nd-Fe-B系超微細粉末の磁気特性と組織に及ぼす熱処理の影響 
本章では、TREが31.4wt.%のSC合金より作製したHDDR合金粉末（H31.4粉末）とSC合金粉末（S31.4粉末）
における磁気特性と組織に及ぼす熱処理の影響について述べている。熱処理は10-4 Pa台の高真空雰囲気中、100
‐1050°Cで 30分間行った。図 2にH31.4粉末と S31.4粉末における保磁力（µ0Hc）の熱処理温度依存性を示す。
H31.4粉末と S31.4粉末の保磁力は熱処理温度が 300°Cと 600°Cで増加し、H31.4粉末では 950°C、S31.4粉末では
1050°Cで顕著に低下することが分かる。これらにおける両微粉末の組織を観察すると、熱処理温度が 300°Cで
は熱処理前との変化は見られなかったが、600°Cでは粉末間にネックの形成が確認され、ネック形成部分におい
てNdリッチ相が観察された。また、H31.4粉末では950°C、S31.4粉末では1050°Cで熱処理した微粉末には異常
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図2 HDDR合金粉末（H31.4粉末）とSC合金粉
末（S31.4粉末）おける保磁力の熱処理温度依存性 
粒成長が生じていた。各微粉末における 300°C と 600°C にお
ける保磁力の増加は、300°Cが水素の放出、600°Cが液相とな
ったNdリッチ相の出現に起因し、950°C以上における保磁力
の顕著な低下は、異常粒成長によるものと推察される。一方、
H31.4粉末とS31.4粉末における保磁力の大小関係に着目すると、
図2より600°C以上ではH31.4粉末の方がS31.4粉末よりも低保
磁力であることが分かる。この原因には、H31.4粉末と S31.4粉
末のTREが、それぞれ30.0、31.1wt.%であったことから、H31.4
粉末において TRE が減少し、出現するNd リッチ相が減少し
たことが考えられる。 
 
第4章 高希土類組成Nd-Fe-B系超微細粉末 
本章では、TREを増加させた高希土類組成（TRE=32.3wt.%）の原料合金より作製したHDDR合金粉末（H32.3
粉末）の磁気特性と組織に及ぼす熱処理の影響について調べている。この結果、原料合金における TRE の増加
に伴い、HDDR合金粉末におけるTREも 31.6wt.%に増加することが分かった。しかしながら、H32.3粉末に熱
処理を施してもNdリッチ相が液相となる 600°C以上での保磁力はH31.4粉末と同程度であり、S31.4粉末よりも
高くならないことが判明した。これは組織観察により、H32.3粉末ではNdリッチ相が粗大となって粉末の表面を
被覆するまでに至らず、逆磁区の発生の抑制には寄与しないためであると考えられる。これより、原料合金の単
なる高希土類組成化ではHDDR合金粉末の高保磁力化には至らないことが分かった。 
 
第5章 粒界拡散法を利用した高保磁力Nd-Fe-B系超微細粉末 
本章では、粒界拡散（GBD）法を利用した高保磁力なHDDR
合金粉末（HGBD粉末）の開発について述べている。HGBD粉末
は、TREが27.6wt.%の原料合金にHDDR法を施した後、6wt.%
の量のNd80Cu10Al10(wt.%)合金を混合、さらに700°Cで30分
間熱処理して粒界拡散処理を施し、さらに水素解砕法とヘリウ
ムジェットミル法に供することで作製した。HGBD 粉末の平均
粉末粒径は 0.54 µm であり、TRE は H32.3 粉末と同等の
31.6wt.%であった。HGBD粉末における保磁力（µ0Hc）の熱処
理温度依存性を図 2で示したH31.4粉末と S31.4粉末のそれらと
合わせて図 3に示す。各微粉末の保磁力は 300°Cと 600°Cで
増加し、特にGBD法を利用して作製したHGBD粉末では、600°C
において保磁力が 2.0 Tに達している。また、熱処理前のHGBD粉末では、図 4に示すように粉末表面に数nm
から数十 nm 程度と微細なNd リッチ相が付着していることも明らかとなった。以上より、GBD 法の利用は、
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図3 GBD法を利用して作製したHDDR合金粉末
（HGBD粉末）における保磁力の熱処理温度依存性 
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Ndリッチ相が付着した高保磁力Nd-Fe-B系超微細粉末の作製に効果が
あると言える。 
 
第6章 Nd-Fe-B系超微細粉末より作製した焼結磁石とボンド磁石 
本章では、HDDR合金粉末の焼結磁石とボンド磁石への利用について
述べている。焼結磁石への利用では、HDDR合金粉末はSC合金粉末よ
りも 40°C 低い温度（880°C）で焼結が可能であり、その密度も理論密
度の 99%以上に達することが分かった。なお、HDDR 合金粉末と SC
合金粉末より作製した焼結磁石の平均結晶粒径は、それぞれ0.63、1.26 
µmとHDDR合金粉末より作製した焼結磁石の方が微細だったが、得ら
れる保磁力は低くなった。この原因は未だ分かっておらず、今後の研究
による解明が望まれる。 
一方、HDDR合金粉末のボンド磁石への利用では、保磁力を増加させ
るために熱処理を施すと粉末間で結合が生じてしまうため、異方性の高いボンド磁石ができなかった。粉末の結
合を抑制しつつ、保磁力を発現させる手法の確立が優れた磁気特性を有するボンド磁石を開発するための指針で
あると考えられる。 
 
第7章 結論 
本章では、本論文の結論を述べている。 
（1）HDDR法、水素解砕法、ヘリウムジェットミル法のコンビネーションを利用した新しい粉末作製方法によ
り、平均粉末粒径が単磁区粒子径に近い0.33‐0.47 µmのNd-Fe-B系超微細粉末（HDDR合金粉末）の作製が
可能であることが分かった。 
（2）HDDR 合金粉末と既存の粉末作製方法により得た SC 合金粉末の保磁力は、Nd リッチ相が液相となる
600°Cで大きく増加した。しかしHDDR合金粉末の方が低保磁力であり、これはHDDR合金粉末のTREが減
少したためであると考えられる。 
（3）原料合金の高希土類組成化によりHDDR合金粉末におけるTREも増加したが、600°Cで熱処理後の保磁
力は増加しなかった。 
（4）GBD法の利用により、平均粉末粒径が0.54 µmで600°Cの熱処理により2.0 Tの高保磁力を発現するHDDR
合金粉末の作製が可能であることが分かった。 
（5）HDDR合金粉末は、SC合金粉末よりも40°C低い温度で焼結が可能であることが分かった。 
(a) 0.1µm
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図4 GBD法を利用して作製した
HDDR合金粉末（HGBD粉末）の組織
（a）TEM像（b）元素マッピング像 
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